Влияние технологических факторов на свойства керамики на основе нитрида кремния. Сообщение II. Исследование гранулометрического состава исходного порошка -Si3N4 и его смеси с оксидами алюминия (Al2O3) и титана (TiO2) от времени измельчения by Голубцова, Е. С. et al.
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при  = 0,05, степенях свободы f1 = 10 и даже f1 = 14 . Следователь-
но, уравнение (12) адекватно описывает факторное пространство.  
Анализ уравнения (12) показывает, что на содержание Fe 
наибольшее влияние оказывает x2 (смесь), влияние времени размола 
x1 меньше. Минимальное содержание Fe (y1 = 1,714 %) будет при  
x1 = –1 и x2 = –1, т.е. при времени размола 25 ч и смеси 3, а макси-
мальное значение y1 = 8,571 % – при x1 = +1 и x2 = +1, т.е. при вре-
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ВЛИЯНИЕ ТЕХНОЛОГИЧЕСКИХ ФАКТОРОВ  
НА СВОЙСТВА КЕРАМИКИ НА ОСНОВЕ НИТРИДА 
КРЕМНИЯ. СООБЩЕНИЕ II. ИССЛЕДОВАНИЕ  
ГРАНУЛОМЕТРИЧЕСКОГО СОСТАВА ИСХОДНОГО 
ПОРОШКА  -Si3N4  И ЕГО СМЕСИ С ОКСИДАМИ 
АЛЮМИНИЯ (Al2O3) И ТИТАНА (TiO2)  
ОТ ВРЕМЕНИ ИЗМЕЛЬЧЕНИЯ 
 
В настоящей работе приведены результаты исследования грану-
лометрического состава исходного порошка -Si3N4 и смесей. По 
аналогии с предыдущей работой, исследования проводили также по 
плану эксперимента 3 5, где 3 – три уровня диаметра частиц по-
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рошка d, мкм (х1 = 1, 3 и 5 мкм) и пять уровней времени размола  
х2 = 0, 25, 50, 75 и 100 ч). В качестве параметра оптимизации было 
взято распределение частиц по размерам (y2 = V, %). 
Матрица плана 3 5 и результаты эксперимента приведены в таб-
лице 1. Статистическую обработку результатов эксперимента про-
водили по методике [1] и формулам: 
 
)22()11()0( 020100 YAYAYAb ;                         (1) 
 
)1(11 YAb ;                                           (2) 
 
)2(22 YAb ;                                          (3) 
 
)12(1212 YAb ;                                         (4) 
 
)0()11( 011111 YAYAb ;                                (5) 
 
)0()22( 022222 YAYAb ;                               (6) 
 
00 AStb y ;                                       (7) 
 
iyi AStb ;                                        (8) 
 
ijyij AStb ;                                       (9) 
 
iiyii AStb ;                                     (10) 
 
Здесь А0 = 0,2954; А01 = 0,2 = А12; А02 = 0,19048; А1 = 0,1; А2 = 0,1333; 
А11 = 0,3 и А22 = 0,38095. 
Ошибка эксперимента S2 = 8 %, дисперсия 6422S , t = 1,753. 
Доверительные интервалы ib  соответственно были равны (после 
расчета по формулам (7)–(10)): b0 = 7,62; b1 = 4,43; b2 = 5,12; 
b12 = 6,27; b11 = 7,68; b22 = 8,66. Коэффициенты уравнения ре-
грессии после их расчетов по формулам (1)–(6) оказались равны  
b0 = 94,3; b1 = 12,4; b2 = 17,4; b12 = –7; b11 = 7,3; b22 = –17,3, т.е. все 
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коэффициенты можно считать значимыми (коэффициент b11 мень-
ше b11 в пределах ошибки). 
 
Таблица 1 – Матрица плана 3 5 и распределение частиц 
по размерам после 0; 25; 50; 75 и 100 ч размола 
 
№ опыта 










































































































 124,2 130,7 –35,05 784,2 561 1212,7 
 





121212 3,173,774,174,123,94,% xxxxxxVy .   (11) 
 




адS , а 64
466,40F  < 1, т.е. адекватно при 
всех уровнях доверия . 
Анализ уравнения (11) показывает, что наибольшее влияние на 
содержание V, % (у2) оказывает второй фактор х2 (время размола). 
Чем оно больше, тем выше у2 = V, %. Максимальная величина  
y2 = 97 % будет при x1 = –1 и х2 = +1, т.е. диаметре частиц 5 мкм и 
времени размола 100 ч, а минимальная величина y2 = 25,7 %  будет при x1 = –1 и х2 = –1, т.е. при диаметре частиц 1 мкм и времени раз-
мола 0 ч. 
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В зависимости от времени размола и вида смесей дисперсность 
порошка также изменяется. Поэтому был проведен еще один экспе-
римент, в котором исследовали влияние этих факторов на величину 
пяти параметров оптимизации: у3 – содержание частиц порошка 
размером до 1 мкм, %; у4 – средний размер частиц порошка, мкм;  
у5 – медианный размер частиц, мкм; у6 – максимальный размер ча-
стиц, мкм; у7 – удельная поверхность частиц порошка, м2/г. Этот 
эксперимент проводился по плану N = 4×6, где 4 – четыре уровня 
времени размола (х1 = –1, 25 ч; х1 = –1/3, 50 ч; х1 = +1/3, 75 ч;  
х1 = +1, 100 ч); 6 – шесть уровней смесей (х2 = –1, смесь 1; х2 = –3/5, 
смесь 2; х2 = –1/5, смесь 3; х2 = +1/5, смесь 4; х2 = +3/5, смесь 5 и  
х2 = +1, смесь 6). Матрица плана 4×6 и результаты эксперимента 
приведены в таблице 2. 
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Окончание таблицы 2 
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 
1  66,2 –16,6 –16,6 940,7 804,04 1718,2 – – – – – 
2  –4 1,32 –0,44 22,54 11,412 – 38,1 – – – – 
3  –0,963 0,066 0,019 8,297 6,887 – – 14,51 – – – 
4  –3,3 7,4 0,07 190 159,16 – – – 325 – – 
5  4,3 –1,16 –0,213 52,06 44,372 – – – – 96,5 – 
6  1,447 –0,807 0,124 8,603 7,37 – – – – – 16,02 
 
Для этого плана эксперимента А0 = 0,16374; А01 = 0,11719;  
А02 = 0,12207; А1 = 0,075; А2 = 0,08929; А11 = 0,21094; А12 = 0,16071; 
А22 = 0,26158.  
Для у3 (содержание частиц размером до 1 мкм) после расчета 
значений коэффициентов уравнения при ошибке опытов S3 = 3,6 
( 96,1223S ) и t = 1,71 получены следующие величины: b0 = 73;  
b1 = 5; b2 = 1,5; b12 = –2,8; b11 = –2,9; b22 = 0,6. Доверительные интер-
валы для них, рассчитанные по формулам (7)–(10), оказались рав-
ны: b0 = 2,5; b1 = 1,7; b2 = 1,83; b12 = 2,45; b11 = 2,8; b22 = 3,8. 
Коэффициенты b2 и b22 оказались незначимы. Уравнение регрессии 
будет иметь вид: 
 
2
12113 9,28,2573 xxxxy .                        (12) 
 
Это уравнение можно представить графически (рисунок 1). 





   а 1,5
96,12
66F , что меньше Fкр = 5,8 
при  = 0,05, f1 = 20, f2 = 4. 
Анализ этого уравнения показывает, что наибольшее влияние на 
этот параметр оптимизации оказывает x1 (время размола); влияние 







Рисунок 1 – Графическое представление уравнения (12) 
 
Максимальная величина у3 = 82,6 % получена при х1 = –1/3 (50 ч) 
и х2 = –3/5 (смесь 2). Однако расчетная величина 3ŷ  при х1 = –1/3 и 
х2 = –3/5 будет иметь значение 71,6 %. Поэтому более правильным 
следует считать максимальную величину у3 = 81,2 % при х1 = +1 
(100 ч) и х2 = +3/5 (смесь 5), т. к. расчетная величина 3ŷ  будет равна 
73,4 %. Минимальная величина у3 = 53,2 % получена при х1 = –1/3 и 
х2 = +1/5, т.е. при времени размола 50 ч и смеси 4. 
Для у4 (средний размер частиц порошка, мкм) коэффициенты 
уравнения регрессии, рассчитанные по формулам (1)–(6), оказались 
равны: b0 = 2,204; b1 = –0,3; b2 = 0,12; b12 = –0,07; b11 = 0,29; и b22 =  
= –1,67. Доверительные интервалы bi, рассчитанные по формулам 
(7)–(10) при ошибке опыта S4 = 0,16 ( 0256,024S ), имеют значения: 
b0 = 0,111; b1 = 0,075; b2 = 0,082; b12 = 0,11; b11 = 0,126 и b22 
= 0,14. Следовательно, коэффициент b12 = –0,07 < b12 = 0,11 незна-





1214 67,129,012,03,0204,2 xxxxy .              (13) 
 





Рисунок 2 – Графическое представление уравнения (13) 
 





763,0F . Табличное 
значение Fкр = 99,4 при  = 0,01, f1 = 19, f2 = 2. Следовательно, урав-
нение (13) можно считать адекватным.  
Анализ этого уравнения показывает, что здесь наибольшее влия-
ние на средний размер частиц у4 оказывает вид смеси х2. Влияние 
времени размола х1 намного меньше. Минимальное значение этого 
параметра у4 = 1 мкм будет при х1 = –1/3 (50 ч) и х2 = +3/5 (смесь 5). 
Максимальный размер у4 = 2,9 мкм будет при х1 = –1 (25 ч) и  
х2 = + 1/5 (смесь 4).  
Для у5 (медианный размер частиц, мкм) коэффициенты уравне-
ния оказались равными: b0 = 0,563; b1 = –0,07; b2 = 0,006; b12 = 0,003; 
b11 = 0,05; и b22 = 0,03, а доверительные интервалы (при ошибке 
опытов S5 = 0,06 ( 0036,025S ) были равны: b0 = 1,04; b1 = 0,028; 
b2 = 0,031; b12 = 0,048; b11 = 0,049 и b22 = 0,053, т.е. коэффици-
енты b2, b12 и b22 – незначимы. Уравнение регрессии в этом случае 




115 05,0072,0563,0 xxy .                           (14) 
 




Рисунок 3 – Графическое представление уравнения (14) 
 




адS , а 194,30036,0
0115,0F , что меньше 
табличного значения Fкр = 3,4 при  = 0,05, f1 = 21, f2 = 7. 
Минимальная величина у5 = 0,41 мкм получена при х1 = –1/3  
(50 ч), однако расчетная минимальная величина у5 = 0,541 мкм бу-
дет при х1 = +1 (100 ч). Влияние смеси х2 нет, т.е. доля всех смесей 
порошков при 100 ч времени размола у5 = 0,541 мкм. 
Для у6 (максимальный размер частиц, мкм) при ошибке опыта  
S6 = 1,354 и ( 833,126S ) коэффициенты уравнения оказались равны: 
b0 = 11,521; b1 = –2,475; b2 = 0,661; b12 = 0,011; b11 = 2; и b22 = 1,96. 
Доверительные интервалы были равны: b0 = 0,937 < 11,521;  
b1 = 0,634 < 2,475; b2 = 0,692 > 0,661; b12 = 0,928 > 0,011;  
b11 = 1,063 < 2 и b22 = 1,184 < 1,96, т.е. уравнение (после исклю-






1216 96,12661,0475,2521,11 xxxxy .      (15) 
 





Рисунок 4 – Графическое представление уравнения (15) 
 




адS , а 617,6833,1
13,12F , что меньше  
Fкр = 7,3 при  = 0,01, f1 = 19, f2 = 6. Здесь максимальный размер ча-
стиц y6 = 20 мкм получен при x1 = –1 (25 ч) и x2 = +1 (смесь 6). Рас-
четная величина 6ŷ = 18,62 мкм. 
Для последнего параметра y7 (удельная поверхность, м2/г) значе-
ния коэффициентов  (при ошибке опытов S7 = 0,402, 1617,027S ) 
оказались равны: b0 = 4,284; b1 = 0,323; b2 = –0,104; b12 = –0,034;  
b11 = 0,327; и b22 = –0,173, доверительные интервалы соответствен-
но: b0 = 0,278; b1 = 0,188; b2 = 0,205; b12 = 0,275; b11 = 0,316 и 
b22 = 0,351. 
Таким образом, коэффициенты b2, b12 и b22 – незначимы, а урав-




117 327,0323,0284,4 xxy .                        (16) 
 




Рисунок 5 – Графическое представление уравнения (16) 
 
Это уравнение адекватно, т.к. 213,0
324
483,42
адS , а 
278,1
1617,0
213,0F , что меньше Fкр = 2,0 при  = 0,05, f1 = 21 и даже 
f2 = 23. 
Анализ этого уравнения показывает, что вид смеси х2 не оказы-
вает влияния на удельную поверхность частиц; главным определя-
ющим фактором является время размола х1. Максимальная величи-
на у7 = 4,7 будет при х1 = +1/3 (75 ч времени размола). 
Анализ полученных уравнений (12)–(16) показывает, насколько 
противоречивый характер влияния времени размола и вида смеси  
на исследуемые параметры у3, у4, у5, у6 и у7. В связи с этим для  
поиска оптимальных условий для этих параметров можно исполь-
зовать обобщенный параметр оптимизации n idddD ...21 [1],  
 227 
где d1; d2…di – частные функции желательности i–го параметра, ко-
торый в свою очередь определяется по формуле: 
 
iye
i eyd )]exp(exp[ ,      (17) 
 
где iy  – кодированный уровень i–го параметра. 
Для нахождения iy , di и D сначала составим таблицу 3 частных 
функций желательности id  для исследуемых частных параметров 
оптимизации у3, у4, у5, у6 и у7.  
 































































































































При выборе уровней параметров полагали, что содержание ча-
стиц до 1 мкм должно быть больше, средний размер частиц, напро-
тив, должен быть меньше, также как и медианный размер частиц, а 
максимальный размер и величина удельной поверхности – больше. 
Для расчета кодированных значений уровней параметров по-
строим график функции желательности (рисунок 6). Для кодирова-
ния частных параметров оптимизации взяты три равномерных ин-
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тервала на оси абсцисс (–3, –2, –1, 0; +1, +2, +3), параллельно оси 
абсцисс проведены пять прямых и отложены на них натуральные 
значения параметров оптимизации, соответствующие кодирован-
ным значениям.  
Пользуясь рисунком 6 и данными таблицы 3, найдем iy  и di для 
каждой строки таблицы 3. Частные функции желательности нахо-









Таблица 4 – Кодированные уровни и частные функции желательно-






































































































































































































































































































Полученные значения обобщенного параметра D внесены также 
в таблицу 4. Пользуясь полученными значениями D, можно полу-
чить уравнение регрессии, связывающее этот параметр со временем 
размола (х1) и видом смесей (х2). В результате расчетов получили 
следующие значения коэффициентов уравнения: b0 = 0,715;  
b1 = 0,109; b2 = –0,072; b12 = 0,02; b11 = –0,63 и b22 = –0,028. 
Доверительные интервалы bi для этих коэффициентов, рассчи-
танные по формулам (7)–(10), оказались равны (при ошибке экспе-
римента SD = 0,067, 0045,02DS ): b0 = 0,046; b1 = 0,031; 
 b2 = 0,034; b12 = 0,0457; b11 = 0,0523 и b22 = 0,0589. 




121 063,0072,0109,0715,0 xxxD .                  (18) 
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069,0F , что меньше Fкр = 26 при  = 0,01, f1 = 20 и f2 = 3. 
Анализ этого уравнения показывает, что на обобщенный пара-
метр D наибольшее влияние оказывает x1 (время размола); влияние 
смеси (x2) намного меньше. Максимальная расчетная величина  
Dmax = 0,833 (отличный результат) будет при x1 = –1 (25 ч) и x2 = –1 
(смесь 1). Опытные значения D = 0,469 в первой строке следует 
признать ошибочными. Но, строго говоря, оптимальными условия-
ми будут x1 = –1 и x2 = –3/5 (смесь 2), когда расчетная величина 
804,0D̂ , а опытное значение этого параметра D = 0,928 (см.  
опыт № 2). 
Определенный интерес может вызвать вопрос о корреляции ис-
следуемых частных параметров, чтобы, зная тесную корреляцион-
ную связь, можно было бы рассчитать величину другого параметра, 
не проводя дальнейших измерений.  
Для этого рассчитаем величину коэффициента парной корреля-



















r ,                        (19) 
 
где iy  и jy  средние значения i- и j-го параметров. В результате по-
лучили следующие значения этих коэффициентов: r3,4 = –0,806; 
 r3,5 = –0,448; r3,6 = –0,586; r3,7 = 0,181; r4,5 = 0,776; r4,6 = 0,788;  
r4,7 = –0,854; r5,6 = 0,545; r5,7 = –0,901; r6,7 = –0,606. Табличное (кри-
тическое) значение ri,j = 0,445 наблюдается при  = 0,02 и n = 24. 
Таким образом, только между у3 и у7 нет линейной корреляции. 
Для остальных параметров можно рассчитать корреляционную 















b ;                               (20) 
 
ij ybyb 10 .                                       (21) 
 
Эти уравнения будут такими: 
 
34 055,0486,5 yy ;                                  (22) 
 
35 01,0342,1 yy ;                                    (23) 
 
37 28,02,33 yy ;                                    (24) 
 
45 16,0357,0 yy ;                                  (25) 
 
46 18,6738,3 yy ;                                   (26) 
 
47 89,0433,5 yy ;                                   (27) 
 
56 235,18559,2 yy ;                                 (28) 
 
57 983,3429,6 yy ;                                  (29) 
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